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At 2011, the accident of Fukushima daiichi nuclear power plant released a large number of radionuclides 
to the broad area of Eastern Japan, especially Northeast region. Contaminated wastes which is mainly consisted of 
cesium-134 and cesium-137 as of 2019 and continuously increase with decontamination processes will be stored 
in the interim storage facility, according to the present plan of The Ministry of the Environment Japan. 
Contaminated soils, plants and so on were removed and stored at temporally storage sites sparsely placed in 
Fukushima prefecture. These contaminated wastes which are mainly consisted of cesium-137 as of 2019 and 
continuously increase with decontamination processes will be stored in the interim storage facility for 30 years, 
according to the present plan of the Ministry of the Environment Japan. After this storage period, these radioactive 
wastes will be disposed to another site except for Fukushima prefecture. Although the disposal type for these 
wastes is currently under consideration, they will be disposed in a shallow-depth disposal facility because of their 
enormous amount and relatively low radioactivity. In such near-surface underground, groundwater and 
radionuclides usually migrate in a porous medium formed by particles of silicate minerals. However, pores and 
flow paths in the porous medium are not always filled with groundwater in the shallow-depth underground. In 
particular, the intermittent recharge of rainwater and the drying process affect the charge condition of groundwater 
in the porous medium, more specifically, the pores of porous medium are filled with not only a liquid phase but 
also a gas phase. In such unsaturated zone, the flow condition of groundwater and the migration behavior of 
radionuclides will be drastically changed in comparison with those under a saturated zone assumed in a geological 
disposal. In this study, we focused two effects for the migration behavior of radionuclides in the unsaturated zone. 
One is a detouring effect with a clogging of local flow-path by the gas phase. This detouring effect will also cause 
the increase of the dispersion effect in the porous medium. Another is an inhibition effect for the sorption of 
radionuclides onto a solid surface due to limiting the solid surface contacting with radionuclides by the gas phase. 
These effects may increase or decrease the retardation effect for the migration of radionuclides. Therefore, it is 
important to clarify the migration behavior of radionuclides with the groundwater flow in the unsaturated zone for 
assessing the performance of the disposal facility for radioactive waste in near-surface underground. 
 
In this study, flow experiments through a saturated or an unsaturated layer were carried out by using a 
packed column. The column (I.D 1.0 cm , Length 9.0 cm) was filled with silica sand (average particle diameter: 




zone, at first, water in the column of the saturated zone was removed by injecting air to the column with using a 
syringe pump (flow rate: 40 mL/h). In this condition, water remained just onto the surface of the sands (critical 
saturation condition). Next, pure water was injected to the column again with the same flow condition as those for 
flow experiment. This procedure simulates the reflood process in the near-surface underground. The saturation 
(Sw) of such prepared column was around 0.9. As tracer solutions, 1 mM of cesium-ions solution or 1 mM of 
nitrate-ions solution was prepared. In the flow experiment, the tracer solution was continuously injected into the 
packed column for 40 min for experiment of cesium-ions or 4min for experiment of sodium-ions with the constant 
pressure condition or the constant flow-rate condition. Then, the leachate solution at the outlet of the column was 
sampled during the flow experiment. The concentration of cesium ions was measured by Atomic Absorbent 
Spectrometry. The concentration of nitrate ions was measured by electric conductivity cell attached in the flow 
system. To estimate retardation coefficients (Rd) and Peclet numbers (Pe), theoretical curves derived by one-
dimensional advection dispersion equation (ADE) were applied to these experimental results. From these analyses, 
the Rd values for the saturated and unsaturated zone were estimated as almost the same value. This result does not 
comply the previous definition of Rd for the unsaturated layer. In the previous definition Rd, which just reflects the 
decrease of the liquid phase in the unsaturated zone, the Rd values for the under unsaturated zone exceed those for 
the saturated zone, and increase with the decrease of Sw. On the other hand, the distribution coefficients of solute 
(Kd) for the unsaturated zone were calculated from the Rd values, and were smaller than those for the saturated 
zone. This result indicates that the sorption site of the solid surface was decrease by the gas phase in the unsaturated 
zone. Also, the Pe values for the unsaturated zone becomes smaller than those for the saturated zone. This reason 
is why the detouring effect of water flow increased by clogging flow paths with the gas phase under the unsaturated 
condition. In addition, the Rd values estimated by the flow experiments were about 1.5 times larger than that based 
on the Kd value determined by the sorption experiment. Furthermore, the Rd values for nitrate ions exceeded Rd=1 
although nitrate ions hardly adsorb on the silica sand. These suggest that the geometrical extension of flow paths 
in the porous medium, which will be found as the increase of the dispersion effect, may contribute the increase of 
the retardation effect for the migration of tracer ions, in addition to the sorption of tracer ions on the solid surface.  
 
So far, ADE has been applied to experimental results to derive parameters of solute transportation (Rd 
and Pe). The one-dimensional ADE evaluates a detouring effect by using Peclet number and retardation coefficient 
as fitting parameters. In other words, the one-dimensional ADE as mentioned above cannot appropriately describe 
complex mass-transportation such as the geometrical extension of flow paths. Therefore, in this study, a multi-path 
model based on phenomena in underground was composed to explain complicated transportation. In the Multi-
Path Model, segments flowing solute were arranged in a two-dimensional field in order to simulate flow 
connections in the porous medium. The water permeability was set for each segment by using the permeability 
distribution complying Bernoulli trials. This Bernoulli trials were determined by the standard deviation and 




permeability in each segment. The flow-path pattern was determined to represent the saturated or unsaturated zone 
in Multi-Path Model. Water saturation was calculated as the ratio of the volume of segments for flow-path and the 
total volume of all segments. Finally, ADE was applied to every segment to calculate solute transport. The 
calculated results depended on the standard deviation and skewness of the permeability distribution. The calculated 
results of Multi-Path Model showed good agreement with the experimental data under the unsaturated condition. 
In the best agreement of these fitting results for the experimental results, the standard deviation was set to about 
0.5, and the skewness was zero. Then, the Rd value was estimated to be 3.7, and this value was nearly equal to the 
Rd value based on the Kd value determined by the sorption experiment. This means that the Multi-Path Model can 
estimate the retardation effect caused the dispersion with the detouring effect and that caused the sorption of 
radionuclides onto the solid phase, separately. The Multi-Path Model developed in this study will contribute to the 
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へ最終処分される予定である[4]．この一時貯蔵の間に，半減期が約 30 年である 137Cs の放射
能濃度は半減するものの，2019 年 1月時点において中間貯蔵施設において貯蔵対象となる汚












施設の規模と前述の最大貯蔵量 2200 万 m3を比較すると，1 号埋設施設および 2 号埋設施設
の双方において 4 万 m3 であることから，500 倍以上に相当する[8]．この廃棄物量の規模に



























































表される．なお，式 1.1 において，ε は間隙率 [-]，t は時間 [s]，x は位置 [m]，c は物質濃度 
[mol/m3]，u は多孔質体内における断面平均流速を表すダルシー流速 [m/s]，そして，De は有
効分散係数 [m2/s] を表す．遅延係数 Rd は，核種が固相への収着と脱着を繰り返して地下水
中を移行することで，地下水流速と分散とが 1/Rd倍に減じられることを意味する．この移流
分散方程式は，地層処分における地下水シナリオのように流路が水で満たされた飽和層が想


























         (1.2) 
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1.2.3  既往研究における不飽和層の物質移行モデル 
 不飽和層中の物質移行に着目した物質輸送モデルはこれまでにもいくつか検討されている．
棚橋らや Martinus らは，不飽和層における液相を可動水と不動水とに分け，溶質がそれらの
































































ε 間隙率    [-] 
t 時間    [s] 
x 位置    [m] 
c 物質濃度  [mol/m3] 
u ダルシー流速   [m/s] 
De 有効分散係数   [m
2/s] 
Rd 遅延係数  [-] 
Kd  収着分配係数  [m
3/kg] 
ρ  固相密度  [kg/m3] 
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 ・ケイ砂：東北珪砂株式会社製， 東北珪砂（6 号珪砂）（石英純度 90.85 %） 
 ・シリコンゴムシート：アズワン株式会社製，厚さ 1.0 mm 
 ・ステンレスネット：目開き 130 μm 
 ・ステンレスふるい：東洋科学産業株式会社製（#35，0.42 mm） 
 ・ステンレスふるい：SANPO 製 (#48, 0.297 mm) 
 ・フィルター：ADVANTEC 社製，メンブレンフィルター 25AS045AN (孔径 0.45 μm) 
 ・試験管：株式会社マルエム製，pp チューブ(容量 10 mL) 
 ・恒温振とう器：EYELA社製，MMS-1 
 ・pH メーター：東亜ディーケーケー社，HM-30R 
 ・pH 電極：東亜ディーケーケー社， ELP-038 
 ・電気伝導率セル：東亜ディーケーケー社製，CG-9001PL 
 ・シリンジポンプ：KD Scientific 社製，KDS100 
 ・フラクションコレクター：EYELA社製，DC-1500 
 ・硝酸ナトリウム粉末(NaNO3)：和光純薬工業株式会社製，試薬特級 192-02545 
 ・硝酸セシウム粉末(CsNO3)：和光純薬工業株式会社製，化学用 034-02005 





北珪砂株式会社製の 6 号珪砂を用い，目開き 0.297 mm と 0.420 mm のふるいにより平均粒
子径 0.35 mm に整粒した．表 2.1 に，本研究で用いたケイ砂の構成成分を示す．また，ケイ
砂は水道水で十分に洗浄した後に硝酸で有機物を除去し，さらに超純水で洗浄した[1]．図






表 2.1 東北硅砂株式会社製 6 号珪砂の成分構成 [2] 
SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO Na2O K2O Ti2O 灼熱減量 
90.85 5.17 0.24 1.00 1.35 1.02 0.14 0.23 
 
 




位を知る必要がある．Papirer の“Adsorption on Silica Surface” によると，本研究で用いたケ
イ砂の主成分である Quartz の等電点は pH 2.5 ~ 3.5 程度の範囲にある．また，フッ酸により
処理した Quartz のゼータポテンシャルは pH 6 において 3 mV から-37 mVへと低下し，負の
値を示す[3]．また，Werner Stumm の”Chemistry of the Solid-Water Interface”によると，SiO2






ウムイオンの収着試験においては，1 mM のセシウム溶液を 5 mL，ケイ砂を 2 g とし液固比




ケイ砂を 4 g とし，液固比を 2.5 mL/g とした．その後，孔径 0.45 µm のメンブレンフィルタ
ーで固液分離し，液相中のセシウム濃度を原子吸光分析装置で，硝酸イオン濃度を電気伝導
率セルによって測定した[5]．そして，セシウムに対しては，収着試験前後の濃度の変化から，
式 2.1 に基づいて収着分配係数（Kd [mL/g]）を算出した[6]．なお，c は収着試験後の液相中
のセシウム濃度 [mol/L]，ciniは収着試験に用いた初期溶液中のセシウム濃度 [mol/L]，Vは溶
液の体積 [mL]，M はケイ砂の重量 [g]を表す．図 2.2 にセシウムイオンの収着試験結果を示








    (2.1) 
 
 




































水が流れないように下端のチューブをピンチコックで閉め，カラムに超純水を 3 mL 入れた．



























トレーサー溶液の調整は，硝酸セシウム粉末または硝酸ナトリウム粉末を，濃度が 1 mM に
なるように秤量し，超純水に溶解することで行った．カラムに通液する溶液の pH はいずれ
も 6.5 とした．セシウムイオンの濃度は原子吸光分析装置により測定し，硝酸イオンの濃度












図 2.4 オーバーフロー系による定圧流動系の概要（セシウムイオン） 
  
 









2.6 に定圧流動系におけるセシウムイオンの移行挙動を示す．表 2.2 に示すように，流動系










いう関係を満たさず，矛盾が生じる．また，図 2.7 には実験時の流量（Q [mL/min]）と水頭
圧力差（h [cm]）の関係を整理した．図 2.7 に示した流量は，ダルシー流速（u [m/s]，式 2.2）
およびカラムの断面積（A [m2]）より式 2.3から算出した．なお，式 2.2において，kewは水の
有効浸透率 [m/s]，μw は水の粘性係数 [Pa・s]，p は液相の圧力 [Pa]，x は距離 [m]，ρw は液


















         (2.2) 
 
Q Au        (2.3) 
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        (2.5) 
 
 









10 1 0.78 2.92 
10 0.9 0.72 2.86 
15 1 1.38 1.65 
15 0.91 1.32 1.58 
20 1 1.92 1.19 






















に述べた収着試験により得た収着分配係数（Kd = 0.8）を用いて式 2.6 より遅延係数を計算し，
その遅延係数から得られる理論曲線（第 1 章の式 1.1）と実験値とを比較した結果を図 2.9 に
示す．なお，式 2.6中の εは単位体積当たりの固相が成す空隙の体積である間隙率[-]，ρは固
相の密度 [g/cm3]であり，ここでは ε=0.4，および ρ=2.5 とした．図 2.9 から分かるように，
収着試験に基づく理論曲線と流動実験の実験値とは大きく異なり，実験値の遅延効果が大き
く表れる．これらの違いについては，これまで詳細な議論はなされていない．本論文では，






































図 2.10 硝酸イオンの濃度と電気伝導率の関係 
 
 表 2.3 に，トレーサーに硝酸イオンを用いた定圧流動系におけるカラム流動実験の実験条
件を示す．また，図 2.11 に，硝酸イオンを用いた定圧流動系における飽和条件および不飽和


























1 15 1 2.54 
2 15 1 2.85 
3 15 1 2.79 
4 15 0.93 1.94 
5 15 0.89 1.29 
6 15 0.85 1.90 
7 20 1 3.38 
8 20 1 3.13 
9 20 1 2.89 
10 20 1 2.82 
11 20 0.91 2.67 
12 20 0.89 2.51 
13 20 0.88 2.57 
14 25 1 5.03 
15 25 1 4.92 
16 25 1 4.93 
17 25 0.92 3.98 
18 25 0.89 3.45 









図 2.11 硝酸イオンを用いた定圧流動系におけるカラム流動実験の結果 
（水頭圧力差 15 cm および 20 cm，飽和条件と不飽和条件） 
 
 


















































(1) 80 1.33 1.0 
(2) 80 1.33 0.92 
(3) 100 1.67 1.0 
(4) 100 1.67 0.91 
(5) 120 2.0 1.0 
(6) 120 2.0 0.88 
(7) 140 2.33 1.0 
















































Kd   収着分配係数    [mL/g] 
ε  間隙率     [-] 
Sw  飽和率     [-] 
Q  流量     [mL/min] 
h  水頭圧力差   [cm] 
u  ダルシー流速   [m/s] 
A  カラム断面積    [m2] 
kew  水の有効浸透率    [m/s] 
kri   i 相の相対浸透率   [m2] 
kei   i 相の有効浸透率   [m
2] 
k  絶対浸透率   [-] 
μw  水の粘性係数    [Pa・s] 
p  圧力     [Pa] 
x  距離     [m] 
t*  平均滞在時間    [s] 
T  無次元時間（ = t/t*）  [-] 
ρ  固相の密度    [kg/cm3] 
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元濃度 ( = c/c*) [-]，X は無次元位置 ( = x/x1) [-]，Rdは遅延係数 [-]，T は無次元時間 ( = t/t*) 
[-]，u はダルシー流速 [m/s]，x1 は代表距離 [m]，De は分散係数 [m
2/s]，x は位置 [m]，c は





























以下の式 3.3 および式 3.4 に示す Taylor 展開を利用して偏微分式を離散近似する方法である
[9, 11]．なお，O(Δx)mは Taylor 展開における打切り誤差を示し，m は打切り精度の次数を示
す． 
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式 3.3 および式 3.4 の両辺の和をとることにより，式 3.5 のように差分化される．この式は二
階の偏微分項における中心差分を意味し，打切り誤差は O(Δx)2であるために，この差分は 2
次精度であることを意味する．しかし，式 3.3 および式 3.4 の和をとることは，3 階の偏微分
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    (3.5) 
 
一方で，移流項における一階の偏微分式は，式 3.3 または式 3.4 をそれぞれ式変換するこ
とで以下のような，前進差分（式 3.6）と後進差分（式 3.7）が導かれる．また，式 3.3 と式
3.4 の差より，式 3.8 の中心差分が得られる．これらの差分は 1 次精度であり，差分の計算に
おいて誤差が大きいことが知られる． 
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ここで，風上差分の精度を確認するために，式 3.9 に示す移流方程式について，右辺を中
心差分により式 3.10 のように差分化する．なお，式 3.10 の左辺は Explicit Method により時
間ステップ nとそのΔT 後の時間ステップ n+1 において差分化しており，濃度（C）に付記
された添え字は位置を意味し，位置 i を中心とした風上側 i-1 と風下側 i+1 の濃度を示す．
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えば，空間メッシュ間の濃度を補完する QUICK 法[12]，特性曲線法[13, 14]，差分精度の打
切り誤差を高精度に行う KK スキームなどが対応策として示されつつある[15]． 
本研究においては，3 次精度の風上差分を移流項に適用することで，この問題に対処する
こととした．式 3.16 に示すように，3 次精度風上差分は着目する位置 i，風上側の 2 点，風
下の 1 点を用いて一階の偏微分式を近似する．ここで，中心の濃度に対して風上側に 2 点の
値を用いるために，境界条件における仮想点が 1次精度の際より多く必要になる． 
 
i-2 i-1 i i+26 3 21
6





    (3.16) 
 
ここで，一次元移流分散方程式に 3 次精度の風上差分を適用し，1 次精度の風上差分と解
析解による計算結果と比較することとした．なお，式 3.17 に示す解析解は Ogata らによるも
のであり，境界条件は式 3.18 の Closed Vessel B.C.，初期条件は実験条件と同じステップ入力
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は 10，25，50 および 100 の四通りに設定し，一次精度風上差分と三次精度風上差分を適用
した数値計算結果を解析解による計算結果と比較した．ペクレ数が 10 および 25 の場合に
は，移流項における差分の精度に依存した計算結果への誤差は生じなかった．一方で，ペク
レ数が 50 を超えると，一次精度の風上差分による計算結果は解析解から乖離した．しか
し，3 次精度の風上差分を適用することで，ペクレ数が 100 を超えるような，移流による物
質移動が卓越した条件においても数値拡散による誤差が制限され，解析解と変わらない計算
結果が得られることが示された．なお，本論文における数値計算は Fortran90/95 により行









ペクレ数は 5 から 100 の範囲において 1 刻み，遅延係数は 1 から 10 の範囲において 0.05 刻
みで与え，最適な値を最小二乗法によって決定した．なお，フィッティングは，流動実験開

















ティングに用いる無次元濃度の範囲は図 3.3 の予備検討から設定した．図 3.3 はペクレ数と
計算結果の関係であるが，すべての計算結果において重なる点が 0.6 近傍にあり，この点を
境界に移流が卓越した物質移動から，分散の効果が生じる物質移動へと遷移すると考えたた
























ィッティング結果の例 a : 飽和条件における実験値に対するフィッティング（h=10 cm，






表 3.1 に，第 2 章のセシウムイオンを用いた定圧流動系によるカラム流動実験の結果に対
して，一次元移流分散方程式を適用することにより取得したパラメータの一覧を示す．なお，
表 3.1 における見かけの収着分配係数（Apparent Kd）は，得られた遅延係数 Rdを用いて，不
飽和条件における遅延係数の定義式（式 1.3）より逆算した値である．さらに，従来の定義
式（式 1.3）による不飽和条件における遅延係数（Rd. prev.）を，飽和条件における遅延係数 Rd
から求めたKdを用いて計算した．この，従来の定義による遅延係数と，実験およびフィッテ
ィングにより取得した遅延係数の比を計算し，表 3.1 中の Rd Ratio. に示した． 
表 3.1 より，実験結果より求めた遅延係数は，飽和条件と不飽和条件のいずれにおいても









一方で，第 2 章の収着試験により求めた収着分配係数（Kd=0.8）を用いて遅延係数を式 1.3
により計算し，実験値と比較した結果を表 3.2 に示す．収着試験より見積もられる遅延係数




































(Previous value / 
Experimental value) 
10 1.0 0.78 13 5.6 0.990 1.26 - - 
15 1.0 1.38 13 6.6 0.998 1.37 - - 
20 1.0 1.92 16 6.4 0.994 1.32 - - 
10 0.90 0.72 13 6.4 0.997 1.19 6.61 1.03 
15 0.91 1.32 15 6.2 0.992 1.16 7.15 1.15 















Ratio of Rd 
(batch/flow) 
10 1 4.0 6 1.50 
15 1 4.0 6.6 1.65 
20 1 4.0 6.4 1.60 
10 0.9 4.3 6.4 1.48 
15 0.91 4.3 6.2 1.44 










対して，一次元移流分散方程式を適用した結果を，No.10 と No.11 を例として示す．また，
表 3.3 には，フィッティングより得られたパラメータを示す． 
 
図 3.5 定圧流動系における硝酸イオンの移行挙動に対する一次元移流分散方程式のフィッ
ティング結果の例．(a) : 飽和条件における実験値に対するフィッティング（h=20 cm，Pe=12，




















1 15 1 2.54 20 1.35 0.999 
2 15 1 2.85 20 1.25 0.988 
3 15 1 2.79 17 1.3 0.998 
4 15 0.93 1.94 11 1.35 0.999 
5 15 0.89 1.29 12 1.35 0.998 
6 15 0.85 1.9 13 1.4 0.992 
7 20 1 3.38 20 1.35 0.997 
8 20 1 3.13 14 1.35 0.999 
9 20 1 2.89 16 1.3 0.998 
10 20 1 2.82 15 1.35 0.998 
11 20 0.91 2.67 17 1.4 0.996 
12 20 0.89 2.51 14 1.45 0.998 
13 20 0.88 2.57 14 1.4 0.999 
14 25 1 5.03 22 1.3 0.998 
15 25 1 4.92 26 1.25 0.997 
16 25 1 4.93 20 1.4 0.999 
17 25 0.92 3.98 15 1.4 0.999 
18 25 0.89 3.45 18 1.35 0.999 
19 25 0.86 3.35 16 1.45 0.997 
 

































フィッティング結果 (a) : 飽和条件における実験値に対するフィッティング（Q=140 mL/h，


















ここで，最も大きい流量条件である流量 140 mL/h の場合の遅延係数について考える．表 







いが，少なくとも流動実験を実施した 140 mL/h（2.33 mL/min）程度の流量においては，収着
分配係数から予想される以上の核種の遅延効果が期待できると言える．また，同じ流量 140 

































1 80 1.33 1.0 12 5.9 0.998 
2 80 1.33 0.92 12 6.5 0.999 
3 100 1.67 1.0 10 5.45 0.998 
4 100 1.67 0.91 13 5.55 0.998 
5 120 2.0 1.0 11 5.85 0.999 
6 120 2.0 0.88 8 5.9 0.999 
7 140 2.33 1.0 13 4.9 0.998 













































Pe  ペクレ数 (=ux1/De)    [-] 
C  無次元濃度 (=c/c*)   [-] 
c  濃度     [mol/m3] 
c*  代表濃度     [mol/m3] 
X  無次元位置 (= x/x1)   [-] 
x  位置      [m] 
x1  代表距離     [m] 
Rd  遅延係数  ( = 1+(1-ε)ρKd/(εSw) )   [-] 
Sw  飽和率     [-] 
T  無次元時間 ( = t/t*)    [-] 
t   時間      [s] 
t*  平均滞在時間     [s] 
u  ダルシー流速     [m/s] 
De  分散係数     [m
2/s] 
O  差分法における打切り誤差  [-] 
m  打切り精度の次数   [-] 
ω  クーラン数 ( = UΔT/ΔX)  [-] 
U  無次元流速(=u/u*)   [-] 
ΔT  微小な無次元時間   [-] 
ΔX  微小な無次元距離   [-] 
h  水頭圧力差     [cm] 
Apparent Kd 見かけの収着分配係数   [mL/g] 
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無次元時間 0.5～1.0 の範囲においてはペクレ数 14 の理論曲線（図 4.1 中の赤色点線）が最
適なフィッティングを示すが，流出液中のセシウム濃度が注入した初期のセシウム濃度に近

























 図 4.2 に Multi-Path Model の構成手順を示す．以下に項を分けて，モデル構成の詳細を示
す． 
 






 Multi-Path Model においては，物質が移行する流路をセグメント，セグメントを結節する






図 4.3 Multi-Path Model におけるセグメントとノードの座標関係 
 
4.2.2 流路の浸透率分布 













とを意味する[4-6]．Bernoulli 試行列は式 4.1 のように，2 つの値をとる離散的な確率密度関




Ber LS( ) ( ) (1 ) ( )F K f K K f K K          (4.1) 
 
 
 この Bernoulli 試行列の算術平均値（K*），標準偏差（σ）および歪度（Sk）を式 4.2 から式
















































       (4.4) 
 
さらに，無次元浸透率（K [-]）は，代表浸透率（k* [m2]）と浸透率（k [m2]）を用いて，式






         (4.5) 
 
 ここで Bernoulli 試行列のパラメータが KS，KLおよび f の 3 つであり，さらに算術平均値
は 1 となるように設定したことから，Multi-Path Model の浸透率分布を決める際には KSとそ












         (4.6) 
 
なお，d は平行平板間の幅 [m]，µ は流体の粘性係数 [Pa・s]，p は圧力 [Pa]，および x は距
離 [m]を表す． 









         (4.7) 
 
























k         (4.10) 
 
以上の式 4.8，4.9 および 4.10 より，代表浸透率は式 4.11 のように変形され，無次元セグ






K D        (4.11) 
 























ける流路パターンの例を図 4.5 に示す． 
 
 















に接するセグメントの流速と幅の関係について，図 4.6 に示すように 0 ~ 4 の番号を振って考
えることで，中心のノードにおける流量の収支式は式 4.14 のように表される．なお，α は平
行平板における奥行き [m]を示す．式 4.14に式 4.10 を代入し，式 4.9および式 4.15により無
次元化を行うと，ノードにおける流量収支の無次元化式が式 4.16 のように得られる．なお，







図 4.6 ノードにおける流量収支のバランス 
 










       (4.15) 
 
       3 3 3 31 0 1 2 0 2 3 3 0 4 4 0D P P D P P D P P D P P          (4.16) 
 
 この式 4.16 の流量収支式をすべてのノードに適用し，圧力について計算した．圧力の境界
条件は式 4.15 により無次元値とし，Pin=1.0，Pout=0.0 と与えられた．この圧力計算は，その
値が収束するまで繰り返し行う反復法によって行った．本モデルにおいては反復法にヤコビ
法を適用し，変動値の相対誤差が 10-10以下に収束するまで反復計算を継続した[10]． 
 次に，得られた圧力分布より各セグメントにおける流速を計算した．流速は式 4.7 に示し
たダルシー流速を無次元化した式 4.17 によって計算した．U は無次元ダルシー流速 [-]，u*























 Multi-Path Model においては，前述したように，各セグメントに一次元移流分散方程式を
適用し核種移行挙動の計算を行った．この一次元移流分散方程式は，Amin Sharifi Haddad 
et.al, Tianwei Qian et.al., James E. Saiers et.al. らの計算方法に則って行った[11-13]．ただし，セ
グメントによって流速が異なるために，一次元移流分散方程式を適用する際には第 3 章とは
異なった無次元化が必要になる．Multi-Path Model における一次元移流分散方程式では，移
流項に流速が残り，各セグメントにおける uSeg. [m/s]を移流項に当てはめると式 4.19になる．
ここで，Multi-Path Model 全体におけるダルシー流速 u*により無次元化したセグメントの流

















        (4.20) 
 
これにより，Multi-Path Model におけるペクレ数と空間時間は式 4.21 および式 4.22 のよう


















         (4.22) 
 
 ここで，Multi-Path Model におけるペクレ数の定義について見直す．式 4.21 に示したペク
レ数の定義は，Multi-Path Model 全体における平均的なペクレ数を意味する．そのため，セ
グメントにおけるペクレ数は，セグメント長（l）および代表長さ（x1）により補正する必要

























ほどに系の代表長さ（x1）が大きくなるとした．つまり，x1 は式 4.24 のように，縦軸方向
（核種の流出方向）におけるセグメント数（m）を用いて表される．なお，Multi-Path Model
においてセグメントは斜め（横軸に対して 45 度または 135 度方向）に設定したため，セグ





x         (4.24) 
 







         (4.25) 
 
 ここでは，Multi-Path Model のセグメント数比（横軸方向のセグメント数×縦軸方向のセ
グメント数）が計算結果へと及ぼす影響を確認するために，ペクレ数は 10 に固定し，セグ
メント数比を変化させて計算を行った．なお，式 4.25 よりセグメント数（m）は 3，5 およ
び 10 とし，横方向のセグメント数も同様とした．また，浸透率分布はすべてのセグメント
において無次元浸透率（K）を 1 に固定した．図 4.7 に，代表として 3×3，5×5 および 10×













る．例えば，すべての浸透率が 1 であるとき，セグメント数比 3×3 および飽和率 0.8 の計
算を行う場合には総セグメント数が 9 本に対して計算に用いられるセグメントが 7 本となる





質の流出方向）に 3，5 および 10 本のセグメント数に対して，横軸方向も同様に 3，5 およ






図 4.8 セグメント数比の変化が計算結果に及ぼす影響 
(凡例のセグメント数は｢横×縦｣．3×3，3×5，3×10 の 3 データはほぼ完全に重なっている．









ここではモデルのセグメント数比を 3×3 に設定し，ペクレ数を 5，10，15，20，25 および
50 と変化させ，その計算結果へ及ぼす影響を考察する．図 4.9 に，モデル全体の平均的なペ
クレ数（Pe）を変化させた際の計算結果を示す．なお，飽和率はすべて 1.0 とした． 
 
 
図 4.9 セグメント数比 3×3 においてペクレ数を変化させた場合の計算結果 
 
 図 4.9 より，ペクレ数の増加に従って見かけの分散が減少することがわかる．すなわち，
系の平均的なペクレ数は，適切に Multi-Path Model による物質移行計算に反映されているこ
とを示す．一方で，図 4.9 に示した変曲点（Inflection point）に着目すると，ペクレ数の値が
5 の計算結果のみ変曲点を通らない．このことは，モデル全体における平均的なペクレ数が
小さい場合においては，式 4.23 より，セグメントにおけるペクレ数（Pe, Seg.）が過小になり，
計算精度が理論値から乖離することを意味する．  
他方，地下のダルシー流速に従う流れにおいては，一般に分散係数（De）は分散長（a）
と等モル分子拡散係数（DM）より，式 4.26 のように表される[14-16]． 
 
e MD au D         (4.26) 
 






       (4.27) 
 
一般に，分散長は物質の移行距離の 10%を与える仮定より，a=0.1x1となる[17]．以上の仮










         (4.28) 
 




 Multi-Path Model においては，セグメントにおける浸透率を Bernoulli 試行列により与えた．
この際，Bernoulli 試行列は無次元浸透率の算術平均値が 1 となるように固定し，標準偏差と
歪度により分布を特徴づけた．本項においては，これらの統計量を系統的に整理し，Multi-
Path Model が持つ分布の標準偏差に対する特性を評価する．ここでは，表 4.1 に示すパラメ
ータ群に対して計算を行った．なお，これらのパラメータの決定は標準偏差の大小により区
分した．表 4.1 のパラメータは，KSの値により A，B および C の 3 つのグループに区別し，
各グループにおいて KSの頻度 f を変化させた．無次元浸透率の算術平均値（K*）は 1 に設定
したため，KSの値は 1 以下の値をとることができるが，その値が小さくなるほど浸透率分布
の標準偏差が大きくなる．グループ A は，KSを 0.5 に固定し，グループ内における標準偏差
があまり大きくない浸透率分布を示す．B は KSを 0.9 に固定した標準偏差の小さいグループ，
C は KSを 0.1 とした標準偏差の大きいグループを意味する．図 4.10 は，Multi-Path Model に
よる，表 4.1 に示した浸透率分布における物質移行計算結果である．なお，各グループにお
ける結果は KSの頻度 f が 0.1，0.3，0.5，0.7 および 0.9 の場合を代表とした． 
図 4.10 より，Group A のような標準偏差の範囲が 0.36 から 3.2 程度の浸透率分布において
は，物質移行の計算結果は歪度の増大に従って見かけの分散が大きくなった．また，Group 
B のように標準偏差が小さい分布（σ：0.07 ~ 0.64）においては，各パラメータを用いた計算
結果の差は非常に小さくなった．一方で，Group C のように標準偏差が大きい分布（σ：0.64 










図 4.11 に，表 4.1 のパラメータに対する計算結果における無次元流量の値を示す．図 4.11
























A-1 0.5 1.06 0.1 0.36  -1.39  
A-2 0.5 1.13 0.2 0.36  -1.27  
A-3 0.5 1.21 0.3 0.38  -1.01  
A-4 0.5 1.33 0.4 0.42  -0.57  
A-5 0.5 1.50 0.5 0.50   0.00  
A-6 0.5 1.75 0.6 0.64   0.57  
A-7 0.5 2.17 0.7 0.90   1.01  
A-8 0.5 3.00 0.8 1.46   1.27  
A-9 0.5 5.50 0.9 3.20   1.39  
B-1 0.9 1.01 0.1 0.07  -1.39  
B-2 0.9 1.03 0.2 0.07  -1.27  
B-3 0.9 1.04 0.3 0.08  -1.01  
B-4 0.9 1.07 0.4 0.08  -0.57  
B-5 0.9 1.10 0.5 0.10   0.00  
B-6 0.9 1.15 0.6 0.13   0.57  
B-7 0.9 1.23 0.7 0.18   1.01  
B-8 0.9 1.40 0.8 0.29   1.27  
B-9 0.9 1.90 0.9 0.64   1.39  
C-1 0.1 1.10 0.1 0.64  -1.39  
C-2 0.1 1.23 0.2 0.66  -1.27  
C-3 0.1 1.39 0.3 0.69  -1.01  
C-4 0.1 1.60 0.4 0.76  -0.57  
C-5 0.1 1.90 0.5 0.90   0.00  
C-6 0.1 2.35 0.6 1.15   0.57  
C-7 0.1 3.10 0.7 1.62   1.01  
C-8 0.1 4.60 0.8 2.62   1.27  






図 4.10 浸透率分布が物質移行計算結果へ及ぼす影響．（Group A : KS=0.5 に固定，Group B : 













布の歪度に対して感度を示した Group A（KS=0.5 に固定）における浸透率分布に対し，飽和
率を変化させて物質移行計算を行った．図 4.12 に，KS の頻度（f）を(a) 0.1，(b) 0.5 そして
(c) 0.8 と変化させた計算結果を示す．図 4.11 (b)においては，飽和率の減少に従って見かけの
分散が増大する結果を示した．一方で，図 4.12 の(a)や(c)のように歪度の絶対値が大きい場
合には，計算結果は飽和率により変化するものの，その変化の傾向に規則性は認められない．
















図 4.13 に，表 4.1 の Group A（KS=0.5 に固定）において飽和率を 0.8～0.9 に設定した際の
計算結果を示す（図中の No.は Group A内の通し番号であり，No.の 0.1 倍が KSの頻度(f)に対
応する）．最も見かけの分散が大きく表れた結果は，KSの頻度(f)を 0.8に設定した場合であっ











例えば，3×3 のセグメント数比においては，合計 9 本のセグメントがあるが，第 3 章で確認




実際に図 4.13 の No. 8 （f=0.8）を見ると，KSの頻度（f）が大きい場合（つまり KLの頻度は
相対的に小さい場合）においては，セグメントのほぼ全ての浸透率が KS であり，ごく少数







図 4.13 標準偏差が中程度の浸透率分布における不飽和条件に対する物質移行計算結果 
 















図 4.14 流出方向のセグメント数により規格化した無次元時間による計算結果 
 
図 4.15 に，Multi-Path Model による計算結果を，定圧流動系の不飽和条件におけるセシウム
イオンの流動実験結果に対して適用した結果を示す．表 4.1 に示すパラメータを用いた計算
結果のうち，流動実験の飽和率（Sw≒0.9）近傍でもっとも実験値によく当てはまった計算条
件は，KS=0.5，f=0.5，KL=1.5 の分布であった．このとき，Multi-Path Model の計算結果を実












































Model においては，浸透率分布によって幾何学的な分散効果が支配される．  
 




















Fber  Bernoulli 試行列を示す関数 
KS  Bernoulli 試行列における小さい無次元浸透率 [-] 
KL   Bernoulli 試行列における大きい無次元浸透率 [-] 
f  Bernoulli 試行列における KSの頻度  [-] 
δ  デルタ関数 
K*  Bernoulli 試行列の算術平均値   [-] 
σ  Bernoulli 試行列の標準偏差   [-] 
Sk  Bernoulli 試行列の歪度    [-] 
K  無次元浸透率 ( = k/k*)    [-] 
k  液相の浸透率     [m2] 
k*  液相の代表浸透率    [m2] 
μ  流体の粘性係数      [Pa・s] 
p  圧力      [Pa] 
x   距離      [m] 
d  セグメント（流路）の幅    [m] 
d*  代表セグメント（流路）の幅   [m] 
D  無次元セグメント（流路）幅 ( = d/d*)  [-] 
Vpath  流路となるセグメントの体積   [-] 
Vfull  全セグメントの体積の総和   [-] 
Sw  飽和率      [-] 
α  平行平板における奥行き    [m] 
P  無次元圧力      [-] 
U  無次元ダルシー流速    [-] 
u*  ダルシー流速の代表値    [m/s] 
x1  代表距離     [m] 
l  セグメント長さ     [m] 
C  無次元濃度 ( = c/c*)    [-] 
c  濃度      [mol/m3] 
c*  代表濃度      [mol/m3] 
X  無次元位置 ( = x/x1)    [-] 
x  位置       [m] 
T  無次元時間 ( = t/t*)     [-] 




Pe  Multi-Path Model 全体の平均的なペクレ数  [-] 
Pe, Seg.  セグメントにおけるペクレ数   [-] 
m  流出方向のセグメント本数   [-] 
De  分散係数     [m2/s] 
a  分散長      [m] 
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第 4 章は，第 3 章において物質移行におけるパラメータの導出において生じた，時間経過
に従って破過曲線の見かけの分散係数が増大することにより生じる実験値と計算値の乖離を，
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の解析解である式 I. 1 は，式 I. 2 の初期条件及び式 I. 3 の境界条件によるものである．式 I.2
は，いわゆるステップ入力であり，実験においてはトレーサー溶液をカラムに連続的に注入
する条件を意味する．また，式 I.3 は Closed Vessel B.C.であり，式 I.4 はこの境界条件の無次
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      (I.4) 
 
なお，無次元化は第 3 章に則り，C は無次元濃度（ = c/c* ） [-]，X は無次元位置（ = x/x1 ）
[-]，u は流速 [m/s]，x1 は代表距離 [m]，De は分散係数 [m2/s]，x は位置 [m]，c は濃度 





図 I.1 Closed Vessel B.C.の概念図 
 
I.2 三次精度風上差分の導出 
 風上差分を三次精度に拡張することは，以下の式 I.5の様に，中心の 1点に加え風上側に 2
点，および風下側に 1 点を用いて差分化することである．なお，x は位置 [m], f(x)は x の関
数，Δx は微小距離 [m]を表す．ここでは，各点における未知の係数（a0, a1, a2 及び a3）を
決定する方法を示す．式 I.6 から I.8 に示す Taylor 展開を，式 I.5 に代入する．これにより，
式 I.9 が得られる．  
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I.3 三次精度風上差分式における Closed Vessel B.C.の適用 
これまで，一時精度風上差分において Closed Vessel B.C.（式 I.4）は，以下の式 I.12 の様に
差分化し適用されてきた．なお，C の添え字 i は着目する点を，i-1 と i+1 は着目点 i に対し
て±ΔX 移動した座標を表し，添字の X=0-は流入点の濃度を X 軸の負の方向から見た濃度を
意味する．この式 I.12 の差分式は，X=0 の点における中心差分であるが，点 i-1 は X=-1 の濃
度を示し，この濃度を定義する必要がある．この，X=-1 を仮想点と考え，その濃度を CW*と
定義する．この CW



















      (I.12) 
 
 三次精度風上差分においても，同様の中心差分による Closed Vessel B.C.の適用を行う．し




検討する．まず，式 I.4のClosed Vessel B.C.の偏微分項を，三次精度風上差分によって離散化







 I.2 三次精度風上差分を用いた場合の X=0 における差分計算の概念図 
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式 I.13において，Ci-1の仮想点に着目して変形すると，式 I.14となる．この式 I.14を，式 I.15
の一時精度風上差分を用いる際の Ci-1と比較すると，式 I.14 は式 I.15 に式 I.16 を加えた式と
なる．三次精度風上差分と一次元風上差分において，Closed Vessel B.C.が等価であることを
保証するためには，式 I.16 が 0 である必要があり，これにより三次精度風上差分を用いる際
の i-2 の仮想点とする．すなわち，式 I.17 により Ci-2を定義し，差分計算に適用した． 
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I.4 結言 
 本 Appendix において，既往文献に記載が見当たらなかった三次精度風上差分の導出と，そ
の境界条件の適用方法について述べた．これにより，ペクレ数が大きい場合の一次元移流分
散方程式について，解析解と同程度の精度による差分計算を可能とした． 
 
